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1. Bevezetés

Egyes autokatalitikus reakciok lejatszodasakor — nemkevert homogén kozeghen — a termék-
és a reaktanselegy kozott megfigvelhetd allando sebességgel terjedd éles hatarfeliilet, a sik
reakcio-diffazio front, a gravitacios erGtér hatasara elveszitheti stabilitasat. [zoterm ko-
riilmények kozott, ha a frontmenti siirtiségkiilonbség pozitiv, azaz a termékelegy siriisége
a nagyobb, a felfelé halad6 sikfront megd6rzi alakjat, mivel ekkor nem lép fel kozegmoz-
gés, a rendszer hidrodinamikailag stabil. Forditott esetben, a s{irtiségkiilonbség keltette
konvekeié miatt a front destabilizdlodik, rajta ujjszerd kindvések keletkeznek, cellas szer-
kezetet eredményezve. Nemizoterm koriillmények kozott mindemellett szdmolni kell a
reakcidohd hatésara bekovetkezs stirtiségvaltozassal is, mely az eddig ismert reakciéfrontok
exotermicitisa miatt negativ. A koriilményektdl fiiggGen tehat a hémérséklet-emelkedés
indukalta siriiségesokkenés és az Osszetétel-viltozas okozta stirdségkiilonbség egyiitt is
befolvasolhatjék a frontstabilitdst. Ennek megfelelGen a kozegmozgés miatt felléps min-
tdzatképzidés két formajat kiillonboztetik meg: egyszert konvekeid akkor 1ép fel, amikor
az Osszetétel-valtozasbol adodo stiriségkiilonbség és a hémérséklet-emelkedés okozta si-
rliségvaltozas is negativ, vagy ha ellentétes elGjellek, de a termék- és a reaktanselegy
sirtisége kozti kiillonbség dominél; Osszetett konvekciorol pedig akkor beszéliink, ha a
felszabaduld reakeiohs okozta stirtiségestkkenés abszolitértéke a nagyobb.

A reakcidfront altal keltett konvektiv instabilitas jelenségének vizsgalata az livegeso-
vekben mozgé frontok sebességének és alakjanak haladasi irdny és cs6atmeérs fiiggésének
tanulmanyozéisaval kezd6dott az 1980-as években, majd a vékony és széles — a kézegmoz-
gést kétdimenzios formaban megjelenité — tn. Hele-Shaw celldban zajlé mintézatképzo-
dés leirasaval folytatodott. A szamitogépek gyors fejlédésének kovetkeztében az elméleti
kutatas iiteme jelentds mértékben felgvorsult; a jelenség leirdsara tobb modell is sziile-
tett, melyek azonban kisérleti igazolas nélkiil maradtak. A kidolgozott elméletek més
és més forméban kezelték a folvadékaramlist és a rendszerben zajlé kémiai reakcidt. A
kozegmozgas figvelembe vételére egyes modellek a Darcy-torvényt, mig masok a Navier—
Stokes-egvenletet tartalmaztak; a kémiai atalakulas pedig nem, vagy egyv kiterjedés nélkiili
feliiletként, vagy a reakténs- és a termékelegy kozotti folytonos d&tmenetként jelent meg a
kiilonféle munkikban.

A jelenség kisérleti vizsgalatdba bekapcesolodva célunk a savkatalizalt klorit-tetrationat
front mentén felléps egyszer és Osszetett konvekeid kezdeti és hosszatava szakaszdnak
mennyiségi lefrasa, valamint ezen keresztiil a téméaban kidolgozott modellek alkalmaz-
hatésdgénak megallapitdsa volt. Munkank soran a mintazatképzédés karakterisztikajara
jellemz6 mennyiségeket hatidroztunk meg, valtoztatva a Hele-Shaw cella orientaci6jat,
résvastagsigat, szélességét, a kornyvezet hGelvonasinak nagysagat, a kiindulasi dsszetételt
valamint az autokatalizator-elvonas mértékét; nyvomon kovettiik a reakcidfrontot kisérs

hémérséklet-valtozast, megmértiik a termék- és a reaktanselegyek izoterm str{iségkiilonb-



ségét, illetve meghataroztuk a konvekcidmentes frontsebességeket is.

2. Kisérleti rész

A két parhuzamos plexilapbol és a koztiik 1évs tavtartobol all6 vékony és széles Hele-
Shaw cellaban halad6 frontrol fekete-fehér CCD kameraval 0,40-2,00 mésodpercenként
készitettiink felvételeket. A mintézatképzideés kezdeti tartoméanyanak (1d. 1. dbra balol-
dala) mennyiségi leirasahoz az egyves képeken szamitogépes program segitségével meghaté-
rozott frontalakokat gyvors Fourier-transzformacioval (FFT) elemi modusokra bontottuk,
majd ezek amplitiadoinak idébeli valtozasa alapjan kiszamitottuk a kiillénb6z6 hullam-
szamu (k) perturbaciok novekedési iitemét (w) megadva ezaltal az 1. dbra jobboldalan
talalhato (w — k) diszperzios kapesolatot. Ennek jellegzetes pontjai a kovetkezsk: az
instabil sikfronton a kezdeti perturbaci6 legnagyobb mértékben névekvé komponensének
megfelel$ w,, maximélis névekedési egviitthatoja k,,, illetve az id6ben er6s6dé perturbé-
ciokat tartalmazo instabil és gvengiilket magéban foglalé stabil hullaimszidmtartoményt
elvalaszto kg marginélis hullaimszama modus. Az egyszert konvekeié okozta mintazatkép-
z6dés hossziatava alakuldsdnak mennyiségi leirdsara a legelérehaladottabb és a leglema-
radottabb frontszegmens haladasi irAnyban mért tavolsagaként szamolt frontamplitiadot,
valamint a frontalakok Fourier-felbontasabol szamithatod atlagos cellaszamot hasznaltuk.

A frontot kiséré hémérséklet-valtozast a Hele-Shaw celliba meritett vas-konstantan
termoelemmel, a termék- és a reaktanselegy stirtiségét 107° g/cm?® pontossaggal digita-
lis sdrdségmérdvel mértiik, a konvekciomentes frontsebességeket pedig az iivegesovekben
haladé frontok idGegység alatti elmozdulasaként hataroztuk meg.

0,10 8349 4

20, 3,0
k/ mm

1. Abra. Az egyszerd konvekci6 miatti mintazatképzédés kezdeti tartomanya: a reakcio-
frontok alakja (baloldal), valamint a fel- (A) és lefelé (@) halado frontokhoz tartozé disz-
perzios gorbék (jobboldal). A VHS kameraval készitett képek mérete: 4,6x1,1 cm. A
piros szin a reaktans-, a kék a termékelegvnek felel meg.



3.

II.

III.

V.

Uj tudomanyos eredmények

Kimutattuk, hogy a nagyfrekvencids mdodusok stabilizdcidjdt a diffuzid okozza. |1, 2]

[

A Hele-Shaw cella orientécidjanak és vastagsdganak valtoztatisa mellett meghaté-
roztuk az egyszerd konvekei6é okozta mintézatképzGdésre jellemz6 maximélis nove-
kedési egyviitthatokat (wyp,) és a hozzajuk tartozé hullimszémokat (k,,), valamint
a marginélis (ko) hullamszdmokat, tovabbé a ko/k,, hanyadosokat. A kisérleti aton
nyert adatokat 6sszehasonlitva a kiilonféle modellekbél szarmazo megfelelGjiikkel iga-
zolast nyert, hogy a nagvhullaimszami komponensek nem a feliileti fesziiltség, hanem

alapvetGen a diffiizié miatt stabilizalédnak.

Megdllapitottuk, hogy a folyadékmozgds kezelésére szolgdlo Darcy-torvény érvényes-

ségi kire 0,6 mm-es cellavastagsdgig terjed. |2]

A cellavastagsdg 0.40-1,04 mm kozti valtoztatdsanak mintazatképzddésre gyvako-
rolt hatasat kisérletileg vizsgalva kimutattuk, hogy a kbzegmozgis modellezésére
a Navier—Stokes-egvenlet korlatozasok nélkiil, mig a porusos testen keresztiili aram-

lasra felirt Darcy-torvény csak vékony celldk esetén alkalmazhato.

Megmutattuk, hogy a kornyezet hdelvondsdnak névekedésével ndé a konvektiv instabi-
litas mértéke. |2|

A Hele-Shaw cella egvik falat plexir6l aluminiumra cserélve, alland6 résvastagsig
és kiindulasi koncentricidé mellett noveltiik a kornyezet héelvonisat. Az igy meg-
hatarozott diszperzios gorbék alapjan megallapitast nyert, hogy a frontot kisérd
hémérséklet-emelkedés okozta str(iségesokkenés eliminalasaval az instabilitas foko-
z6dik.

", Az autokatalizdtor-elvonds novelésével a lefelé halado frontok instabilitasa fokozato-

san csokken. |4]

S e,

A rendszerhez adott natrium-hidroxid koncentraci6janak novelésével, allando rés-
vastagsag és reaktédnskoncentricid mellett, egyre nagyobb mértékben koézombositve
az autokatalizatort, meghatéroztuk a lefelé halad6 front stabilizdcidjanak modjat és
iitemét. Eszerint az instabilitas gvengiilése a diszperzios gorbék jellemz6 paramé-
tereinek (k,, ko, wy,) monoton csokkenésével jar, azaz a gorbék alakja nem valtozik

meg, csak az instabilitas tartomanya valik egyre kisebbé.

Mennanségileg jellemeztik az dsszetett konvekcio megjelenése maiatt destabilizdlodo

felfelé haladd sikfronton torténd mintdzatképzédést. |4

Allandé cellavastagsag és reakténskoncentrécié mellett a natrium-hidroxid koncent-

racidjanak emelése, illetve a kiindulasi koncentracié és a résvastagsig novelése az

Osszetett konvekci6 megjelenéséhez vezetett. Ennek kovetkeztében a felfelé halado
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2. Abra. Az Osszetett konvekei6 okozta kezdeti mintazatképzédés és annak mennyiségi
leirdsa. A felsé képen a felfelé, az also képen a lefelé halado front lathato (a sotét rész
a termék-, a vildgos a reaktanselegy). A fekete szakasz 5 milliméternek felel meg. A
jobboldalon a fel- (A) és lefelé (@) halado frontokhoz tartozo diszperzios gorbék lathatok.

VIL

sikfront destabilizalodott, rajta mintdzatképzédés indult meg (1d. 2. dbra bal fels6
kép), melyet az abra jobboldalan lathato parabola alaka diszperzios gorbékkel (A)

kvantitativen jellemeztiink.

'1. Kvantitativen jellemeztiik a lefelé haladd front dsszetett konvekcid miatti — a kordb-

biakban megfigyeltektél mindségileg eltérd — részleges stabilizdcidjdt. |3]

A reaktanskoncentriciok és a cellavastagsig novelésének hatasara a felfelé halado
front destabilizaciojaval parhuzamosan az ellenkezd irAnyban stabilizaci6 jelent meg,
melynek képe és jellegzetes diszperzios gorbéje a 2. dbran (@) talalhato. A bal also
képhez tartoz6 novekedési egyiitthatok a kishullaimszamia tartoményban nagymér-

tékben lecsokkentek, ami a diszperzios gorbe alakjanak megvaltozasaval jart.

Az eqyszerd konvekcid okozta mintdzatképzidés hosszitdvi alakuldsdnak kvantitativ

jellemzése. |5]

A frontamplitido és az dtlagos hullimszam meghatarozasan keresztiil kovettiik nyo-
mon az egyszer(i konvekci6 kivaltotta mintazatképzddés hosszatava alakulasat kii-
16nb6z6 reakténskoncentracié és cellaszélesség mellett. Kimutattuk, hogy kis ki-
indulési koncentraciok esetén az 1,0-3,0 cm cellaszélesség-tartoményban a kezdeti
cellaszdm-novekedés utan a cellaszdm monoton csokken egy idében allandé egyveel-
l4s frontalakot eredményezve. Novekvs reaktanskoncentracioknal ezzel szemben azt
tapasztaltuk, hogy a kezdeti cellaszam-novekedést kovetGen a fronton megjelens be-
fliz6déseknek koszonhetGen egyre kevésbé alakulnak ki az egy cellabol all6 frontszer-
kezetek.
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